













Abstract:  Barrier  layers  for  the  long‐term  encapsulation  of  implantable medical  devices  play  a 
crucial role in the devices’ performance and reliability. Typically, to understand the stability and 
predict  the  lifetime  of  barriers  (therefore,  the  implantable  devices),  the  device  is  subjected  to 
accelerated testing at higher temperatures compared to its service parameters. Nevertheless, at high 
temperatures,  reaction  and  degradation  mechanisms  might  be  different,  resulting  in  false 
accelerated test results. In this study, the maximum valid temperatures for the accelerated testing 
of  two  barrier  layers were  investigated:  atomic  layer deposited  (ALD) Al2O3  and  stacked ALD 
HfO2/Al2O3/HfO2,  hereinafter  referred  to  as  ALD‐3.  The  in‐house  developed  standard  barrier 
performance test is based on continuous electrical resistance monitoring and microscopic inspection 
of  Cu  patterns  covered with  the  barrier  and  immersed  in  phosphate  buffered  saline  (PBS)  at 
temperatures  up  to  95  °C.  The  results  demonstrate  the  valid  temperature window  to  perform 
temperature acceleration tests. In addition, the optimized ALD layer in combination with polyimide 
(polyimide/ALD‐3/polyimide) works  as  effective  barrier  at  60  °C  for  1215 days,  suggesting  the 
potential applicability to the encapsulation of long‐term implants. 







is getting more attention  [1–5]. Replacing  those hard materials with soft polymers has  two major 
advantages. First, flexibility of the total device can be achieved. As a result, its mechanical properties 
are closely matched with the mechanical properties of the targeted soft tissue or organ. This also leads 
to  increased  comfort  for  the patient.  Second,  smaller  and  flexible devices  can  reduce  scar  tissue 
formation  and  foreign  body  reaction  (FBR)  [6,7].  In  general,  the  encapsulation  should  realize  a 
hermetic enclosure of  the device, using only materials which are biocompatible and biostable. To 
ensure  hermeticity,  barrier  layers  have  to  be  selected  carefully.  Polymers  such  as  polyimide, 
polydimethylsiloxane (PDMS), and parylene types are well known for their use in the development 
of  flexible or  stretchable  implantable electronic  [8–10]. However,  these polymers do not meet  the 
stringent barrier requirements (very limited diffusion of water, ions, and molecules) to act as barrier 
layers  for  long‐term  implantation  [11–13]. Hence  the  polymers  have  to  be  combined with  extra 
Coatings 2020, 10, 19  2  of  14 
 
diffusion  barriers,  such  as  thin  films  of  biocompatible metal  oxides  (Al2O3,  SiO2  and HfO2)  [14], 
deposited by atomic layer deposition (ALD). 
ALD  is  a  technique  for  ultrathin  film  deposition,  enabling  a  very  high  control  of  the  film 















sides  (ALD‐3)  and  sandwiching  it  between  two  biphenyltetracarboxylic  dianhydride  and 
paraphenylenediamine  (BPDA‐PPD) polyimides  (hereinafter  referred  to as PI)  layers  results  in  thin 
films with a very low WVTR at 100% relative humidity (RH) (decrease with a factor of 8000 compared 
to the bare PI layer) [4]. 





























electrode  array‐based neural  interfaces  for  chronic  implantation  [41]. By  sandwiching  the ALD‐3 
Coatings 2020, 10, 19  3  of  14 
 
layer between PI layers, the problem of the non‐flexibility of thin metal oxide layers can be tackled. 
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container.  Subsequently,  the  container  was  sealed  with  Kapton  tape  to  limit  evaporation. 




In  general,  the  lifetime  of  samples  decreases  with  increasing  soaking  temperature.  The 
Arrhenius acceleration factor (AT) between the lifetime at reference temperature and the lifetime at 
tested temperature T is: 
AT = XT/Xref = ((Rf – R0)/LT)/((Rf – R0)/Lref) = Lref/LT  (1) 
where XT  is the degradation speed of the test set at accelerated temperature,  in Ω∙day−1; Xref is the 
degradation speed of the test set at the reference temperature, in Ω∙day−1; Rf is the resistance when 










































To evaluate  the corrosion of bare Cu meanders at elevated  temperature,  the meanders were 
soaked in PBS at different temperatures, ranging from 21 °C to 95 °C. The lifetimes of the bare Cu 







concentration of dissolved oxygen  in PBS at  those  temperatures.  It  is known  that  the amount of 




















is  shown  in Figure  4c.  Individual  resistance measurements  for  each  sample of  the Cu meanders 
against soaking  time at various  temperatures are provided  in Figure S4 and  the detailed data are 
shown in Table S1. Due to the presence of the ALD barrier, the resistance of the meanders remained 
stable for a certain time (depending on the soaking temperature) before increasing rapidly. This stable 
resistance  indicated  that  the Al2O3  barrier  protected  the  underlying  Cu meanders  during  these 
specific soaking periods. As the hydrolysis of Al2O3 progressed, the barrier started to fail. The Cu 
meanders were exposed to the PBS and started to corrode. In the temperature range from 37 °C to 70 °C, 
the  lifetime decreased  exponentially with  the  soaking  temperature. The  lifetime of  the meanders 
decreased more slowly at temperatures of 80 °C and 90 °C, since the reduced concentration of oxygen 

































None  0.57  2.17  3.8 
Al2O3  1.57  15.46  9.8 
ALD‐3  5.61  39.02  7.0 
3.3. Corrosion Failure of Meanders for Three Test Cases: Uncoated Cu Meanders, ALD Al2O3, and ALD‐3 
The results of the electrical resistance measurements when immersing the meanders in PBS at 









layer  protected  the meanders  for  a  longer  time,  but  also  the degradation  process was different, 
indicating that the overall failure mechanism changed. 
To  understand  the  shape  of  the  resistance  curve  versus  soaking  time,  the  corrosion  failure 
process for the three configurations was studied. In the case of bare Cu meanders, corrosion started 
fast and uniformly across the samples, as shown in Figure 5b,c. Cu corrosion on the samples protected 





Figure 5. Corrosion of Cu meanders  for  three  test  cases  soaked at 60  °C:  (a)  resistance  change of 





































The Cu meanders  protected  by  the  PI/ALD‐3/PI  film were  immersed  in  PBS  at  60  °C.  The 
resistance of meanders remained stable over the 1215 days of soaking period at 60 °C (Figure 7c), 
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solutions by  increasing  the  test  temperature has  inherent  limitations. Each material  combination 
resulted in a different acceleration factor, confirming that the acceleration factor is valid only for a 
dedicated test situation.   



































soaking  in PBS up  to 90  °C. Each curve  indicates an  independent sample; Figure S5: Lifetime of ALD 8 nm 
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